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(54) Title: CONDENSATION CROSS-LINKING POLYURETH ANE MATERIALS CONTAINING SPECIAL AMINOSILANES, 
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^ (54) Bezeichnung: SPEZIELLE AMINOSILANE ENTHALTENDE, KONDENSATIONSVERNETZENDE POLYURETH AN- 
^ MASSEN, EIN VERFAHREN ZU IHRER HERSTELLUNG SOWIE 1HRE VERWENDUNG 

(57) Abstract: The invention relates to silane polycondensation cross-linking pol we thane materials containing at least one 
r**' alkoxysilane functional polyurethane, at least one basic filler, at least one conversion product of an amino silane with a maleic acid 
ester or a fumaric acid ester, at least one organometallic compound, and optionally containing additional auxiliary agents. The 
invention also relates to a method for producing said polyurethane materials and to the use thereof. 

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betnfft iiber eine Silanpolykondensation vernetzende Polyurethanmassen. enthaltend min- 
destens ein alkoxysilanfunktionelles Polyurethan, mindestens einen basischen Fullstoff. mindestens ein Umsetzungsprodukt eines 
Aminosilans nut einem Malein- oder Fumarsaureester, mindestens erne metallorgamsche Verbindung und ggf. weitere Hilfsstoffe. 
ein Verfahren zu deren Herstellung sowie deren Versvendung. 



o 



V 
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Spezielle Aminosilane enthaltende, kondensationsvernetzende Polvurethan- 
massen, ein Verfahren zu ihrer Hcrstellung sowie ihre Verwendung 

5 Die Erfindung betrifft liber eine Silanpolykondensation vemetzende Polyurethan- 

massen, enthaltend mindestens ein alkoxysilanfunktionelles Polyurethan, mindestens 
einen basischen Fullstoff, mindestens ein Umsetzungsprodukt eines Aminosilans mit 
einem Malein- oder Fumarsaureester, mindestens eine metallorganische Verbindung 
und ggf. weitere Hilfsstoffe, ein Verfahren zu deren Herstellung sowie deren Ver- 
10 wendung. 

Alkoxysilanfunktionelle Polyurethane, die uber eine Silanpolykondensation ver- 
netzen, gehoren zum lange bekannten Stand der Technik. Ein Ubersichtsartikel zur 
Thematik findet sich in "Adhesives Age" 4/1995, Seite 30 ff. (Autoren: Ta-Min 
15 Feng, B. A. Waldmann). Derartige Alkoxysilan-terminierte, feuchtigkeitshartende 

Einkomponenten-Polyurethane werden in zunehmendem MaBe als weichelastische 
Beschichtungs-, Dichtungs- und Klebemassen im Bauwesen und in der Automobil- 
industrie venv ; endet. Bei diesen Anwendungen werden hohe Anforderungen an das 
Dehn-, Adhasionsvermogen und an die Aushartegeschwindigkeit gestellt. 

20 

Beispielhaft werden derartige Produkte beschrieben in der EP-A-596360, EP-A 
831108, der EP-A 807649 oder der EP-A 676403. Bei der Formulierung derartiger 
Systeme werden typischerweise metallorganische Katalysatoren sowie Haftvermittler 
vom Aminosilan-Typ mitverwendet. Durch den Zusatz der Aminosilanverbindungen 
25 kann es aber oftmals zu Lagerstabilitatsproblemen kommen, insbesondere dann, 

wenn hohere Anteile an Aminosilanen eingesetzt werden, um eine gute Haftung auf 
problematischen Untergrtinden zu erzielen. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es daher, Aminosilane enthaltende, liber 
30 eine Silanpolykondensation vemetzende Polyurethanmassen bereitzustellen, die eine 

verbesserte Lagerstabilitat aufweisen. 
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Diesc Aufgabc konnte mit der Bereitstellung der nachstehend naher beschriebenen 
kondensationsvernetzenden Polyurethanmassen gelost werden. 

5 Gegenstand der Erfindung sind uber eine Silanpolykondensation vernetzende Poly- 

urethanmassen, enthaltend 



A) mindestens ein alkoxysilanflxnktionelles Polyurethan mit Endgruppen der 
allgemeinen Formel (I) 



10 



*(CH 2 ) n — Si— Y 



(I), 



in welcher 

15 R 1 fur einen organischen Rest mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, 

n fur eine ganze Zahl von 2 bis 4 steht 
und 

20 

X,Y,Z gleiche oder verschiedene organische Reste darstellen, mit der MaB- 
gabe, dafi mindestens einer der Reste eine Alkoxygruppe mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, vorzugsweise eine Methoxy- oder Ethoxygruppe 
darstellt, 

25 

B) mindestens einen basischen Fullstoff, 



C) mindestens ein Umsetzungsprodukt aus mindestens einem Aminosilan der 
allgemeinen Formel (II) 
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H 




(CH 2 )- Si— Y 



(II), 



in welcher 

R 2 fur em Wasserstoffatom, oder eine Ammoethylgruppe steht und 
n, X,Y, Z die bei Fonnel (I)genannte Bedeutung haben, 

mit mindestens einem Malein- oder Fumarsaure(ester) der allgemeinen For- 



in welcher 

R 3 fur eine Alkylgruppe mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomcn steht, 

E) mindestens eine metallorganische Verbindung und 

F) ggf. weitere Hilfsstoffe. 

Der Erfindung liegt die uberraschende Beobachtung zugrunde, daB die anstelle der 
ubhchervveise als Haftvermittler eingesetzten Aminosilane erfindungsgemaB einge- 
setzten Addukte von Aminosilanen mit Malein- oder Fumarsaureestem verbesserte 
mechanische Eigenschaften und eine verbesserte Lagerstabilitat bewirken. 

Die erfindungsgemaB als Komponente C) einzusetzenden Umsetzungsprodukte aus 
Malein- bzw. Fumarsaureestem und Aminosilanen sind prinzipiell bekannt und wer- 



mel (III) 



R 3 OOC-CH=CH-COOR 3 



(HI), 
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den beispielhaft beschrieben in der EP-A 596360 oder der EP-A 831 108. GemaB der 
Lehre dieser Veroffentlichungen werden die Umsetzungsprodukte von Malein- bzw. 
Fumarsaureestern mit Aminosilanen zur Umsetzung mit Isocyanatprepolymeren ein- 
gesetzt. Die Verwendung dieser Produkte als Additiv zur Verbesserung der mecha- 
5 nischen Eigenschaften und zur Verbesserung der Haftung von uber Silanpolykonden- 

sation vernetzenden Polyurethanen ist bisher nicht bekannt. 



Die als Komponente A) erfindungsgemaB einzusetzenden Alkoxysilan-Endgruppen 
auftveisenden Polyurethane sind prinzipiell bekannt und werden hergestelll durch 
10 Umsetzung langkettiger, vorzugsweise linearer NCO-Prepolymere mit aminofunktio- 

nellen Silanen der allgemeinen Strukturformel (II) 



R 1 ' 



H 
I 



^(CH 2 ) 



2'n 



X 
Si- 



-Y 



(II), 



15 wobei R 1 fur einen organischen Rest mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, vorzugsweise 
eine Phenylgruppe oder besonders bevorzugt einen Rest der allgemeinen Sturktur- 
formel (lib) steht, 



COOR. 

/ 

HC— CH 2 (IIb)i 



R 4 OOC 



20 

wobei R4 eine Alkylgruppe mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen steht. In der obengenann- 
ten Strukturformel steht n fur eine ganze Zahl von 2 bis 4, vorzugsweise 3. 



25 



X, Y, Z bedeuten in der obengenannten Strukturformel gleiche oder verschiedene 
organische Reste, mit der MaBgabe, daB mindestens einer der Reste eine Alkoxy- 
gruppe mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen darstellt. Vorzugsweise ist mindestens einer 
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der Reste eine Methoxy- oder Ethoxygruppe. Besonders bcvorzugt steht X. Y und Z 
far jeweils eine M ethoxygruppe. 

Beispiele fiir geeignete aminofunktionelle Silane gemaB Strukturformel (I) sind N- 
5 Methyl-3-ammopropyltrimethoxysilan. N-Methyl-3-aminopropyltriethoxysilan, N- 

Butyl-3-aminopropyltrimethoxysilan. Vorzugsweise einsetzbar ist N-Phenyl-3- 
aminopropyltrimethoxysilan. Besonders bevorzugt einsetzbar sind die in der EP-A 
596360 beschnebenen Asparaginsaureester wie sie durch Umsetzung von Aminosi- 
lanen der allgemetnen Strukturformel (II) mit Malein- oder Fumarsaureestern der 
10 Forrnel (III) entstehen. 

Zur Herstellung der Alkoxysilan-Endgruppen aufweisenden Polyurethane A) em- 
setzbare NCO-Prepolymere werden in bekannter Weise durch Umsetzung von 
Polyetherpolyolen vorzugsweise Polyetherdiolen mit Diisocyanaten hergestellt und 
15 weisen einen NCO-Gehalt zwischen 0,4 und 4 % auf. 

Als basische Fullstoffe B) einsetzbar sind gefallte oder gemahlene Kreiden, Metall- 
oxide. -sulfate, -silicate, -hydroxyde, -carbonate und -hydrogencarbonate. Weitere 
Fullstoffe sind z. B. verstarkende und nichtverstarkende Fullstoffe, wie z. B. p\To- 

20 gene oder gefallte Kieselsauren, RuB oder Quarzmehl. Sowohl die basischen Full- 
stoffe als auch die weiteren verstarkenden oder nichtverstarkenden Fullstoffe konnen 
gegebenenfalls oberflachen-modifiziert sein. Besonders bevorzugt einsetzbar sind als 
basische Fullstoffe B) gefallte oder gemahlene Kreiden sowie pyrogene Kieselsauren. 
Bei der Komponente B) kann es sich selbstverstandlich auch urn Gemische von Full- 

25 stoffen handeln. 

Als Komponente C) werden Umsetzungsprodukte von Aminosilanverbindungen der 
allgemeinen Strukturformel (II) 
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H 
I 

R N (CH 2 ), 



2>n 



X 

Si — Y 



(II), 



in welcher 

5 R 2 , X, Y, Z und n die oben angegebene Bedeutung haten, 

mit Malein- oder Fumarsaure(estern) der allgemeinen Formel (III) 
R 3 OOC-CH=CH-COOR 3 (III) 

10 

in welcher 

R 3 fur eine Alkylgruppe mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen steht 

15 

eingesetzL 

Beispiele fur einsetzbare Aminosilanverbindungen der Formel (II) sind 3-Aminopro- 
pyltrimethoxysilan, 3-Aminopropyltriethoxysilan, N-Aminoethyl-3-aminopropyltri- 
20 methoxysilan, N-Aminoethyl-3-aminopropyltriethoxysilan, 3-Aminopropyl-methyl- 

diethoxysilan und N-Aminoethyl-3-aminopropylmethyldimethoxysilan. 

In der Formel (III) steht R 3 fur einen hnearen oder verzweigten aliphatischen Koh- 
lenwasserstoffrest mit maximal 12 Kohlenstoffatomen. Beispiele fur geeignete 
25 Malein- bzw. Fumarsaureester sind Maleinsaurediethylester, Maleinsauredimethyl- 

ester, Maleinsauredibutylester, Maleinsauredioctylester, Fumarsaurediethylester, 
Fumarsauredimethylester, Fumarsauredioctylester. 
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Fur den Fall, daB als Aminosilane Produkte eingesetzt werden in denen gemaB For- 
mel (II) R2 ein Wasserstoffatom bedeutet, entstehen bei dcr Umsetzung mit den 
Malein- bzw. Fumarsaureestern gemaB der Lehre der EP-A 596360 Asparagm- 
saureester der allgemeinen Strukiurforniel (IV) 

V x 

R,OOC I 

\ A 

CH ^(CH 2 ) n — Si— Y 
H 2 C^ Z (IV), 

COOR3 



in vvelcher 

R ? , X. Y, Z und n die bei den Formeln (II) und (III) angegebene Bedeutung haben. 

Fur den besonders bevorzugten Fall, daB als Aminosilane der Formel (II) Produkte 
eingesetzt werden, in denen R 2 eine Aminoethylgruppe bedeutet, entstehen durch 
Cyclokondensationsreaktion Piperazinonderivate der allgemeinen Formel (V) 




Z 



in welcher 

R 3 , X, Y, Z und n die bei Formel (IV) angegebene Bedeutung haben. 
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Als Komponente E) konncn alle metallorganischen Katalysatoren eingesetzt werden, 
die bekanntermaBen die Silanpolykondensation fordern. Dies sind insbesondere Ver- 
bindungen des Zinns und des Titans. Bevorzugte Zinnverbindungen sind beispiels- 
weise Dibutylzinndilaurat, Dibutylzinndiacetat und Dioctylzinnmaleat, 
5 Zinn(lI)octoat oder Dibutylzinn-bis-acetoacetonat. Bevorzugte Titanverbindungen 

sind beispielsweise Alkyltitanate, wie Tetraisopropyltitanat, Tetrabutyltitanat und 
chelatisierte Titanverbindungen, wie Diisobutyl-bisacetessigsaureethylester-titanat. 
Besonders bevorzugt wird Dibutylzinn-bis-acetoacetonat als Komponente E) einge- 
setzt. 

10 

Zusatze und Hilfsstoffe F) im Sinne der Erfindung seien genannt: Trockenmittel, 
Weichmacher, andere als die unter D) genannten Haftmittel, Thixotropiermittel, 
Lichtschutzmittel, Pigmente und Schutzmittel, z.B. Fungizide. 

15 Als Trockenmittel seien insbesondere Alkoxysilylverbindungen genannt wie Vinyl- 

trimethoxysilan, Methyltrimethoxysilan, i-Butyltrimethoxysilan, Hexadecyltri- 
methoxysilan. Als Weichmacher seien beispielhaft Phtalsaureester, Adipinsaureester, 
Alkylsulfonsaureester des Phenols oder Phosphorsaureester genannt. Als Thixotro- 
piermittel seien beispielhaft Polyamide, hydrierte Ricinusol-Folgeprodukte oder auch 

20 Polyvinylchlorid genannt. Als Haftvermittler konnen zusatzlich zu den unter C) 

genannten Verbindungen Aminosilane der bekannten Art, Epoxysilane und/oder 
Mercaptosilane eingesetzt werden. 

Die erfindungsgemaBen Polyurethanmassen bestehen vorzugsweise aus 30 bis 80 
25 Gew% an Komponente A), 10 bis 50 Gew% an Komponente B), 0,5 bis 3 Gew% an 

Komponente C), 0,02 bis 1 Gew% an Komponente D) sowie 0 bis 40 Ge\v% an 
Komponente F). 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist auch ein Verfahren zur Herstellung der 
30 erfindungsgemaBen kondensationsvernetzenden Polyurethanmassen. Beim erfin- 

dungsgemaBen Verfahrens wird die Komponente C) in einem separaten Reaktionsge- 
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faB hergestellt, durch Umsetzung der Aminosilane mit den Malein- bzw. Fumarsau- 
reestern analog der Lehre der EP-A 596360 im Temperaturbereich von 0 bis 100 C C. 
Die Komponenten A), B), D) sowie gegebenenfalls E) werdcn unter AusschluB von 
Feuchtigkeit vermischt und anschliefiend mit der Komponentc C) versetzt. 

5 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform des erfindungsgemaBen Verfahrens wird die 
erfindungsgemaB einsetzbare Komponente C) in situ erzeugt. Bei dieser Verfahrens- 
weise werden die Komponenten A), B), D) sowie gegebenenfalls E) zusammen mit 
den zur Herstellung der Komponente C) einsetzbaren Malein- bzw. Fumarsaureestern 
10 unter AusschluB von Feuchtigkeit vermischt und anschliefiend mit den erfindungs- 
gemaB zur Herstellung der Komponente C) einsetzbaren Aminosilanen versetzt. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist auch die Verwendung der erfindungsge- 
maB als Komponente C) einsetzbaren Umsetzungsproduktc von Aminosilanen und 
15 Malein- und Fumarsaureestern als Additiv in kondensationsvemctzenden Polyure- 

thanmassen. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist weiterhin die Verwendung der erfin- 
dungsgemaBen kondensationsvernetzenden Polyurethanmassen als Dichtstoff, Kleb- 
20 oder Beschichtungsmaterial. 

Die erfindungsgemaBen kondensationsvernetzenden Polyurethanmassen zeigen 
einerseits eine schnelle Aushartung mit Hautbildungszeiten zwischen 15 und 120 
Minuten, besitzen aber andererseits eine hervorragende Lagerstabilitat im Tempera- 
25 turbereich bis zu 60°C. 



Die vernetzten Polymere zeigen verbesserte mechanische Eigenschaften insbeson- 
dere erne verbesserte ReiBdehnung im Vergleich zu analogen Systemen, die konven- 
tionelle Aminosilane enthalten. AuBerdem zeichnen sich die erfindungsgemaBen 
30 Polyurethanmassen durch hervoragende Haftung insbesondere NaChaftung auf alien 
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erdenklichen Substraten wie beispielsweise Metall, Keramik, Kunststoff, Stein oder 
Beton aus. 
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Beispiele 

Herstellung eines Alkoxysilyl-Endgruppen aufweisenden Polyurethans Al) 

5 2000 g eines Polyetherdiols der OH-Zahl 28, hergestellt durch Propoxylierung von 

Propylenglykol und anschlieGende Ethoxylierung des Propoxylierungsproduktes 
(PO/EO-Verhaltnis = 80:20) werden mit 155,4 g lsophorondiisocyanat bei 70°C 
unter Zusatz von 0,02 g Dibutylzinndilaurat bis zum Erreichen des theoretischen 
NCO-Gehaltes von 0,78 % prepolymerisiert. Nach Abkuhlen auf 60°C tropft man 

10 140,4 g N-(3-Trimethoxysilylpropyl)asparaginsaure-diethylester (hergestellt gemaB 

EP-A 596 360, Bsp. 5) ziigig zu und riihrt, bis im IR-Spektrum keine Isocyanatbande 
mehr zu sehen ist. Das erhaltene Alkoxysilyl-Endgruppen aufweisende Polyurethan- 
prepolymer hat eine Viskositat von 76000 mPas (23°C). 

15 Herstellung eines Alkoxysilyl-Endgruppen aufweisenden Polyurethans A2) 

2000 g eines Polyetherdiols der OH-Zahl 28, hergestellt durch Propoxylierung von 
Propylenglykol und anschlieBende Ethoxylierung des Propoxylierungsproduktes 
(PO/EO-Verhaltnis = 80:20) werden mit 155,4 g lsophorondiisocyanat bei 70°C 
20 unter Zusatz von 0,02 g Dibutylzinndilaurat bis zum Erreichen des theoretischen 

NCO-Gehaltes von 0,78 % prepolymerisiert. Nach Abkuhlen auf 60°C tropft man 
102 g N-Phenyl-3-aminopropyltnmethoxysilan zugig zu und riihrt, bis im IR-Spek- 
trum keine Isocyanatbande mehr zu sehen ist. Das erhaltene Alkoxysilyl-Endgruppen 
aufweisende Polyurethanprepolymer hat eine Viskositat von 86000 mPas (23°C). 



25 
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Bcispiel 1 



Herstellung ciner erfindungsgemaficn Polvurethanmasse 



5 In einem handelstiblichen Planetenmischer werden die folgenden Komponenten zu 

einem gebrauchsfertigen Dichtstoff verarbeitet: 



36,4 Gew-Teile 
12,9 Gew.-Teile 
10 0,02 Gew.-Teile 

1,50 Gew.-Teile 
46,2 Gew.-Teile 
2,00 Gew.-Teile 
15 1,40 Gew.-Teile 



Polyurethan Al) 

Diisoundecylphtalat (Weichmacher) 

Dibutylzinn-bis-acetoacetonat (10%ig gelost in Solvent- 

naphta 100) 

Vinyltrimethoxysilan 

Fallungskreide (Typ: Socal® U1S2) 

Maleinsaurediethylester 

Disparlon® NVG8403 S (Thixotropiermittel der Kusumoto 
Chem. Ltd.) 



Die Mischung wird 10 Minuten bei einem Druck von 100 mbar dispergiert, wobei 
die Innentemperatur auf 60°C ansteigt. AnschlieBend werden 

20 

1,5 Gew.-Teile N-Aminoethyl-3-aminopropyl-trimethoxysilan 

zugegeben und bei einem Druck von 100 mbar durch 10 minutiges Ruhren eingear- 
beitet. Der so hergestellte Dichtstoff zeigt eine ausgezeichnete Standfestigkeit, haftet 
25 auf nahezu alien Untergriinden und hartet mit einer Hautbildungszeit von 30 Minuten 

aus. 



30 



Das Produkt wir in eine handelsubliche Kartusche abgefiillt und bei 50°C gelagert. 
Nach einer Lagerdauer von 90 Tagen laBt sich das Produkt noch problemlos verar- 
beiten und zeigt unveranderte Produkteigenschaften. 
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Die folgenden mechanischen Eigenschaften wurden bestimmt: 



Zugfestigkeit: 
ReiBdehnung: 



2,6 N/mm 2 



(DIN 53504) 



268 % 



(DIN 53504) 



WeiterreiBvviderstand 



5,4 N/mm 



(DIN 53515) 



Shore A-Harte: 



42 



Beispiel 2 

Hcrstellung eincr erfindungsgemaBen Polvurethanmasse 

In einem handelsublichen Planetenmischer werden die folgenden Komponenten zu 
einem gebrauchsfertigen Dichtstoff verarbeitet: 

36,0 Gew-Teile Polyurethan aus Beispiel 2 

12,6 Gew.-Teile Diisoundecylphtalat (Weichmacher) 

0,02 Gew.-Teile Dibutylzinn-bis-acetoacetonat (1 0%ig gelost in Solventnaphta 



2,20 Gew.-Teile Vinyltrimethoxysilan 

45,68 Gew.-Teile Fallungskreide (Typ: Socal® U 1 S2 der Fa. Solvay GmbH) 

2.0 Gew > Teile Maleinsauredimethylester 

1,4 Gew . -Teile Cabosil® TS 720 (pyrogene Kieselsaure der Fa. Cabot GmbH) 

Die Mischung wird 10 Minuten bei einem Druck von 100 mbar dispergiert, w^obei 
die Innentemperatur auf 60°C ansteigt. AnschlieCend werden 

2.1 Gew.-Teile N-Aminoethyl-3-aminopropyl-trimethoxysilan 



100) 



zugegeben und bei einem Druck von 100 mbar durch 10 minutiges Ruhren emgear- 
beitet. 
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Der so hergestellte Dichtstoff zeigt eine ausgezeichnete Standfestigkeit, haftet auf 
nahezu alien Untergriindcn und hartet mit einer Hautbildungszeit von 40 Minuten 
aus. 

5 Das Produkt wir in eine handelsubliche Kartusche abgeflillt und bei 50 °C gelagert. 
Nach einer Lagerdauer von 90 Tagen laBt sich das Produkt noch problemlos verar- 
beiten und zeigt unveranderte Produkteigenschaften. 

Die folgenden mechanischen Eigenschaften wurden bestimmt: 
10 Zugfestigkeit: 2,8 N/mm 2 (DIN 53504) 

ReiBdehnung: 290 % (DIN 53504) 

WeiterreiBwiderstand: 7,5 N/mm (DIN 53515) 

Shore A-Harte: 46 

15 Beispiel 3 

Nicht erfindungsgemaBes Vergleichsbeispiel 

Beispiel 1 wird wiederholt, mit der Anderung daB kein Maleinsaurediethylester zuge- 
20 setzt wird. Das Produkt wir in eine handelsubliche Kartusche abgeflillt und bei 50°C 
gelagert. Nach einer Lagerdauer von 60 Tagen laBt sich das Produkt nicht mehr aus 
der Kartusche auspressen und ist geliert. 

Die folgenden mechanischen Eigenschaften wurden bestimmt: 
25 Zugfestigkeit: 2,5 N/mm 2 (DIN 53504) 

ReiBdehnung: 235 % (DIN 53504) 

WeiterreiBwiderstand: 5,6 N/mm (DIN 53515) 

Shore A-Harte: 42 
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Beispiel 4 



* Nicht erfindungsgemalies Vergleichsbeispiel 



5 Beispiel 2 wird wiederholt, mit der Anderung, daB kein Maleinsauredimethylester 

zugesetzt wird. Das Produkt wir in eine handelsubliche Kartusche abgefullt und bei 
50°C gelagert. Nach einer Lagerdauer von 35 Tagen laCt sich das Produkt nicht 
mehr aus der Kartusche auspressen und ist geliert. 

10 Die folgenden mechanischen Eigenschaften wurden bestimmt: 

Zugfestigkeit: 2,8 N/mm 2 (DIN 53504) 

ReiBdehnung: 250 % (DIN 53504) 

WeiterreiBwiderstand: 7,4 N/mm (DIN 53515) 

Shore A-Harte: 46 

15 

Beispiel 5 

Herstellung einer erfindungsgemaBen Polvurethanmasse 



20 In einem handelsiiblichen Planetenmischer vverden die folgenden Komponenten zu 

einem gebrauchsfertigen Dichtstoff verarbeitet: 
36,4 Gew-Teile Polyurethan Al ) 

12,9 Gew.-Teile Diisoundecylphtalat (Weichmacher) 

0,04 Gew.-Teile Dibutylzinn-bis-acetoacetonat (10%ig gelost in Solventnaphta 
25 100) 

1,50 Gew.-Teile Vinyltrimethoxysilan 

46,2 Gew.-Teile Fallungskreide (T>t>: Socal U1S2) 

1,40 Gew.-Teile Disparlon NVG8403 S (Thixotropiermittel der Kusumoto 

Chem. Ltd.) 

30 
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Die Mischung wird 10 Minuten bei einem Druck von 100 mbar dispergiert, wobei 
die Innenternperatur auf60°C ansteigt. AnschlieBend werden 

2,5 Gew.-Teile N-(3-Trimethoxysilylpropyl)asparaginsaure-diethylester 
5 (hergestellt gemaB EP-A 596 360, Bsp. 5) 

zugegeben und bei einem Druck von 100 mbar durch 10 miniitiges Riihren eingear- 
beitet. 

10 Der so hergestellte Dichtstoff zeigt eine ausgezeichnete Standfestigkeit, haftet auf 

nahezu alien Untergriinden und hartet mit einer Hautbildungszeit von 50 Minuten 
aus. 

Das Produkt wir in eine handelsiibliche Kartusche abgeftillt und bei 50°C gelagert. 
15 Nach einer Lagerdauer von 90 Tagen laBt sich das Produkt noch problemlos verar- 

beiten und zeigt unveranderte Produkteigenschaften. 

Die folgenden mechanischen Eigenschaften wurden bestimmt: 
Zugfestigkeit: 2,5 N/mm 2 (DIN 53504) 

20 ReiCdehnung: 310 % (DIN 53504) 

WeiterreiOwiderstand: 6,1 N/mm (DIN 53515) 

Shore A-Harte: 39 
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Patentanspruche 

1 . LTber eine Silanpolykondensation vernctzende Polyurcthanmassen, enthaltend 

A) mmdestens ein alkoxysilanfunktionelles Polyurcthan mit Endgruppen 
der alluemeinen Formel (I) 



15 



1 

R 1 ^ ^(CH 2 ) n — Si — Y (I), 



10 invvelcher 

R 1 fiir einen organischen Rest mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, 
n fur eine ganze Zahl von 2 bis 4 steht 



und 



X,Y,Z gleiche oder verschiedene organische Reste darstellen, mit der 
MaBgabe, daC mindestens einer der Reste eine Alkoxygruppe 
20 mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, vorzugsweise eine Methoxy- 

oder Ethoxygruppe darstellt, 

B) mindestens einen basischen Fullstoff, 



25 C) mindestens ein Umsetzungsprodukt aus mindestens einem Aminosilan 

der allgemeinen Formel (II) 
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H 



X 



2 .N. 

R ^(CH 2 )- — Si — Y 



(ID, 



in welcher 

R 2 fur ein Wasserstoffatom, oder eine Aminoethylgruppe steht 
und 

n, X,Y, Z die bei Formel (I)genannte Bedeutung haben, 



10 



mit mindestens einem Malein- oder Fumarsaure(ester) der allgemei- 
nen Formel (III) 



R 3 OOC-CH=CH-COOR 3 



(HI), 



15 



in welcher 



R 3 fur eine Alkylgruppe mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen steht, 



20 



E) mindestens eine metal lorganische Verbindung und 



F) ggf weitere Hilfsstoffe. 



25 



2. 



Uber eine Silanpolykondensation vernetzende Polyurethanmassen gemaB 
Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daC als Komponente A) mindestens ein 
Alkoxysilyl-funktionelles Polyurethan der allgemeinen Formel (I) 



r 
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10 



N 

R 1/ ^(CH 2 ); — &i — Y (I), 



*2'r 

l 

z 



eingesetzt wird, worin X, Y, und Z jeweils fur eine Methoxygruppe steht. 

3, Uber eine Silanpolykondensation vernetzende Polyurethanmassen gemaB An- 
spruch 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, daC als Komponente A) mindestens 
ein Alkoxysilyl-funktionelles Polyurethan der allgemeinen Formel (I) 



N 

R 1 ^ ^(CH 2 ); — Si Y (I), 



eingesetzt wird, worin Ri fiir einen Rest der allgemeinen Formel (lib) 

COOR 4 

^HC CH 2 (lib), 

R 4 OOC 



15 steht, wobei R* eine Alkylgruppe mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen bedeutet. 

4. Uber eine Silanpolykondensation vernetzende Polyurethanmassen gemaB An- 
spruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB als Komponente D) Aminosilanver- 
bindungen der allgemeinen Formel (V) eingesetzt werden, 



20 
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Z 



in welcher 

5 R3 fur einen linearen oder verzweigten aliphatischen Kohlenwasser- 

stoffrest mit maximal 12 Kohlenstoffatomen steht, n = 3 ist und X,Y, 
Z fur Methoxy oder Ethoxyreste stehen. 

Verfahren zur Herstellung von kondensationsvernetzenden Polyurethan- 
massen gemaB Anspruch 1, wonach die Komponenten A) , B), C), E) sowie 
ggf. F) unter AusschluG von Feuchtigkeit vermischt werden und anschlieBend 
mit der Komponente D) versetzt werden. 

6. Verwendung von kondensationsvernetzenden Polyurethanmassen gemaB An- 
15 spruch 1 als Dichtstoff, Kleb- oder Beschichtungsmaterial. 



5. 

10 
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\^ RCT 

NOTIFICATION OF ELECTION 

(PCT Rule 61.2) 


To: 

Commissioner 

US Department of Commerce 
United States Patent and Trademark 
Office, PCT 

9011 9outh Plark Plarp Rnnm 

CP2/5C24 

Arlington, VA 22202 

FTAT^-UNI9 H'AMFRini IF 

L_ 1 /-\ 1 O'VJ IM IO U MIVI C r\ l\w!VJ c 

iri its capacity as elected Office 


Date of mailing (day/month/year) 

12 February 2001 (12.02.01) 


International application No. 

PCT/E POO/05392 


Applicants or agent's file reference 
Le A 33 590- WO PWE 


International filing date (day/month/yea r) 

13 June 2000(13.06.00) 


Priority date (day/month/year) 

25 June 1999(25.06.99) 


Applicant 

SCHMALSTIEG, Lutz et al 



1. The designated Office is hereby notified of its election made: 



X 



in the demand filed with the International Preliminary Examining Authority on: 

18 December 2000 (18.12.00) 

[ | in a notice effecting later election filed with the International Bureau on: 



2. The election | X| 

□ 



was 



was not 



made before the expiration of 19 months from the priority date or, where Rule 32 applies, within the time limit under 
Rule 32.2(b). 



p CE/VED 

APR 2 6 2002 

' o 1 /oo 





The International Bureau of W1PO 
34, chemin des Colombettes 
121 1 Geneva 20, Switzerland 

Facsimile No.: (41-22) 740.14.35 


Authorized officer 

S. Mafia 

Telephone No.: (41-22) 338.83.38 
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PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule ~0) 



Applicant's or agent's file reference 

Le A 33 590- WO PYVE 


LV . n r .. nTlirn . rTIA .. SeeNotiticatmnotTransmittaloflntemational Preliminary 
FOR Fl K I HtR AC I ION T) . h ,, T , , i 

L:\amination Report (Form PC T PhA 4 6) 


Internationa] application No. 

PCT EPOC 05392 


International filing date (Jay month year) 

13 June 2000 (13.06.00) 


Priority date (Ja\ month war) 

25 June 1999 (25.06.99) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 
C08G IS 10. 18 28 


Applicant 


BAYER AKTIENGESELLSCHAFT 





This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary hxammmg Authority 
and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This RhPORT consists of a total of 



sheets, including this cover sheet. 



I j Tins report is also accompanied bv ANNLXFS. i.e.. sheets of the description, claims and or draw ings w 

amended and are the basis for this report and or sheets containing rectifications made before this Autf 

~0. 16 and Section 60" of the Administrativ e Instructions under the PCT). 



hieh have been 
Authority (see Rule 



These annexes consist of a total of 



sheets. 



This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inv entive step and industrial applicability 
Lack of unity of inv ention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 
Certain observations on the international application 



I 


0 


11 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


m 


VIII 





Date of submission of the demand 

18 December 2000 ( 18.12.00} 


Date of completion of this report 

06 August 2001 (06.08.2001) 


Name and mailing address of the I PHA FP 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 



Form PCT IPHA 4o9 (cover sheet) (July 199S) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No 

PCT EPOO 05392 



I. Basis of the report 



□ 



1. W ith regard to the elements of the international application:* 
the mternationa! application as originally filed 
the description: 

pages 1-16 

page;> 
pages 



. as on Lima IK filed 



. filed \s ith the demand 



filed v\ ith the letter of 



□ 



the claims 

pages 

pages 

pages 

pages 



1-6 



. as original!) filed 

. as amended (together w ith any statement under Article 1 V 

. tiled w ith the demand 



. . filed w ith the letter of 



□ 



the draw ings: 
pages 
pages 
pages 



as original h filed 



. tiled with the demand 



. filed with the letter of 



: 1 the sequence listing pan of the description: 
pages 
pages 
pages 



. as originally filed 



. tiled with the demand 



. filed w ith the letter of 



With regard to the language, all the elements marked above were available or furnished to this Authority in the language in which 
the international application was filed, unless otherwise indicated under this item. 

These elements were available or furnished to this Authority in the following language w hich is- 

the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 2^ 1(b)) 

□ 

the language of publication of the international application (under Rule 48 3(b)) 

the language of the translation furnished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55 2 and 
or 55.3). 

With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the international 
preliminary examination was carried out on the basis of the sequence listing- 

□ 

contained in the international application in w ritten form. 

□ 

filed together with the international application in computer readable form 

□ 

furnished subsequently to this Authority in written form 

□ 

furnished subsequently to this Authority in computer readable form. 

I he statement that the subsequently furnished w ritten sequence listing does not go bevond the disclosure in the 
international application as filed has been furnished 

The statement that the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 
been furnished. 



□ 



The amendments have resulted in the cancellation of: 

□ 

the description, pages 

□ 

the claims. Nos. 

□ 



the drawings, sheets tig 



' | lni ^ report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered to go 
beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 7 0.2(c)).** 

Replacement sheets w hich have been furnished to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 
in this report as "originally filed" and are not annexed to this report since thev do not contain amendments (Rule "0/6 
and "( ). I "V. 

: Any replacement sheet ct>ntatning such amendments must he referred to under item 1 and annexed to this report. 
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International application No 


V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 

citations and explanations supporting such statement 1 


] Statement 




\!n\r*lt\ f"N\ l^himc; 


- c VES 


Claims 


NO 


In\enti\e step ( IS) Claims 


- 6 YES 


Claims 


NO 


Industrial applicability ( IA) Claims 


YES 


Claims 


NO 


2 Citations and explanations 




Reference is made ro the following document: 


Dl: EP-A-0 596 360 (BAYER) 11 May ; 




cited in the application 




1. Novelty (PCT Article 33(2)): 




The subject matter of the current Claims 


1 to 6 is novel 


with respect to the prior art as cited in the 


international searcn report. None of the 


documents cited 


therein discloses polyur ethane comp :>unds 


z r o s s 1 i n k i n g via 


silane polycondensat ion and containing: A) at least one 


al koxy si lane- functional po 1 yur ethane ; B ) 


at least one 


basic filler; C) at least one reaction prDduit from at 


least one aminosiiane an o at least one maleic or fumaric 


acid ester; E) at least : ne organon.etalli: compound; and 


F) optionally further auxiliary substances. 


2. Inventive step (PCT Article 33(3)): 




The subject matter of the current Claims 


1 to 6 also 


involves an inventive step since, for the following 


reasons, Dl, which can be considered the 


closest prior 


art, neither alone nor combined with anct 


her mternationa 1 



Form PCT IPHA 409 (BcxY) January 1994) 



INTERN 



NAL PRELIMINARY EXAMINATION* 



*ORT 



International application No 



^ ~ „ y «_ 



searcn reocr* 



:i:a:iDr: sugaesrs :ne claimed c^mocunds: 



CI discloses the production c: pclyurethane ccrxrurds 
crisslinking via silane pz lyccndensa: ion, pclyurethane 
prepclymers being reacted with the reaction predicts 
mentioned in C> above. 

The compounds claimed in the current claims differ from 
th:se in Dl in that the reaction products mentioned in C? 
are reacted with alkoxysilane-f unctional pc lyur ethanes 
instead if pclyurethane prepolymers which are not 
ai .< oxysi 1 ane-modi f ied . 



In comparison with the teaching of Dl, the object of the 
present application was to prepare pclyurethane compounds 
which crosslink via silane polycondensat ion and are 
intended to have improved stability during storage whilst 
otherwise having good mechanical properties and adhering 
well to the substrate. 



Using some examples and comparative examples, the 
applicant has shown that the stated object can be achieved 
by the claimed compounds. 

Since neither Dl nor any other document can suggest 
reacting the reaction products produced from aminosilane 
and maleic or fumaric acid esters directly with 
al koxysi lane-functional polyurethanes in order to attain 
pclyurethane compounds which are stable during storage, 
crosslink via silane pol y condensa t ion and additionally 
have good mechanical properties and good adhesion, the 
subject matter of the application can be recognized as 
involving an inventive step. 



Form PCTIPEA 409 (Box V) <Januar> 1994) 



T^^ 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION R^PfcT 



International application No 



VII. Certain defects in the international application 



The following defects in the form or contents of the international application have been noted 

All the examples should read [in the Germa: 
;t wird in e:ne" . 



Da 



c In Example 2, the designation vv pclyuretnane from 
Example 2" is unclear. 



:e term "preferacl/' and the preferred 
embodiment following this term dc not restrict the sec 
of the claim. This preferred embodiment could at best 
made the subject of a further subclaim. 



f orm Pi T IPi.A 409 (Box VII) (Januar> 19^4) 



internA>nal preliminary examination^-ort 



international application No 

^ C T / E ? 0 C / C 5 3 5 1 



VIII. Certain observations on the international application 



,he lolloping observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the quest.cn whether the claims are iull> 
supported by the description, are made: 



)mpone 



nt D , mentioned in Claims 4 and 5, does nc: appea: 
:h both claims refer back. This renders 



in Claim i to wn 
one two claims unclear (! 



Article 6, 



Form PCT IPEA 409 (Box VIII) (January 1994) 



tRTRAG UBER DIE INTER NAT! c)BIlE ZUSAMMENARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

lArtikel 18 sowie Regeln 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmeiders Oder Anwalts 

Le A 33 590-WO PWE 


WEITERES siehe Mitteilung uber die Ubermittlung des mternationaien 

Recherchenoenchts (Formbiatt PCT/lSA'220i sowie. soweit 
VORGEHEN zutreftend. nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/05392 


Internationales Anmeidedatum 
(Tag MonatJahr) 

1 3/06/2000 


tFruhestes' Pnontatsdatum (Tag MonatJahr) 


Anmelder 

BAYER AKTIENGESELLSCHAFT 



Dieser Internationale Recherchenbencht wurde von der mternationaien Recherchenbehorde erstellt und wird dem Anmelder gemaf3 
Artikel 18 ubermittelt. Eme Kopie wird dem mternationaien Buro ubermittelt. 

Dieser Internationale Recherchenbencht umfaf3t msgesamt _3 Blatter. 

[X] Daruber hinaus hegt ihm jeweils eme Kopie der in diesem Bencht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei 



Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die Internationale Recherche auf der Grundlage der mternationaien Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde. sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

I | Die Internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde emgereichten Ubersetzung der mternationaien 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der mternationaien Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die Internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden. das 

[ | in der mternationaien Anmeldung in Schrifhcher Form enthalten ist. 

| | zusammen mit der mternationaien Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

| | bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

j | bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

| | Die Erklarung, daft das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
mternationaien Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht. wurde vorgelegt. 

| | Die Erklarung. da(3 die in computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen. 
wurde vorgelegt. 

| | Bestimmte Anspruche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I) 
| | Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung (siehe Feld II) 

Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

| X I wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
J" j wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 



5. Hinsichtlich der Zusammenfassung 

ryn wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 
[ [ Anmelder kann der Behorde mnerhalb ernes Monats nach dem Datum der Absendung dieses mternationaien 

Recherchenbenchts eine Stellungnahme vorlegen. 

6. Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu veroffentlichen: Abb. Nr. 



T J wie vom Anmelder vorgeschlagen [][] kerne der Abb. 

| | weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
' ] weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 



Formbiatt PCT/ISA'21 0 (Blatt 1) (Juli 1998) 
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interAionaler recherchenbericht. 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/05392 



A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDES 

IPK 7 C08G18/10 C08G18/28 



ch der mternatK.nalen PalenlklasgmgnonJP^ Oder nach der nai.onaien Klassit.Kat.c.n una cter IPK 



Rerhtr^hierter MindeslprutsloH ,KlassiliKa!ionssyslein und Klassitikationssymbole ■ 

IPK 7 C08G 



Recherchierte aber nichl /urn Mmde 



siprutstott gehorende Veroftentlichungen soweit dies, unter die recherch.erten Geb.ete taller. 



Wahrend der mternalionalen Recherche 



"konsumerte etektromsehe Datenbank (Name der Datenbank unci evil verwendete Suchbegntte, 



C. ALS WESENTUCH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategone I Beze.chnung der Verotlenthchung. sowert ertorderlich unter Angabe der ,n Betracht kommenden Te,.e 



Betr Anspruch Nr 



EP 0 831 108 A (OSI SPECIALTIES) 
25. Marz 1998 (1998-03-25) 
in der Anmeldung erwahnt 
Seite 2, Zeile 38 -Seite 4 
Seite 4, Zeile 47 - Zeile 
Bei spiele 



1-3,5,6 



, Zeile 21 
51; Anspruche; 



■J 



EP 0 596 360 A (BAYER) 
11. Mai 1994 (1994-05-11) 
in der Anmeldung erwahnt 
Seite 2, Zeile 35 -Seite 4, 
Anspruche; Bei spiele 

EP 0 864 575 A (BAYER) 

16. September 1998 (1998-09 

Seite 3, Zeile 41 -Seite 6, 



1-3,5,6 



Zeile 7: 



1-6 



-16) 
Zei le 



-/-- 



Weitere Veroftentlichungen sind der Forlsetzung von Feld C zu 



Siehe Anhang Patenttamilie 



Besondere Kategonen von angegebenen Veroftentlichungen 
■A' Veroftentlichung. die den allgemeinen Stand der Technik defmierl. 

aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 
■E" alteres Dokument. das jedoch erst am Oder nach dem mternalionalen 

Anmeldedatum verottentlicht worden ist 
•I • Verdttentlichunq die geeignel ist einen Pnorrtatsanspruch zweifelhaft er- 
Khefnen zu lassen oder durch die das Veroffentl.chungsdatum e.ner 
ariderer nw ^Recherchenbericht genannten Veroftentlichung bei egl werden 
soli Oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

•O' Veroftentlichung, die sich auf eine mundliche Otfenbarung. 

e.ne Benutzung e.ne Ausstellung Oder andere MaBnahmen bezieht 
■P- VemffenSung 9 'd.e vor dem international Anmeldedatum aber nach 

dem beanspruchten Pnoritatsdatum verottentlicht worden ist 



•r SDatere Veroftentlichung, die nach dem international Anmeldedatum 
Oder dem Pnoritatsdatum veroffentlicht worden ist und mil der 
Anmeldung nicht kollidierl, sondern nur zum Verstandnis des der 
Ertindung zugrundeliegenden Pnnzips oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

•X' Veroftentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Ertmdung 
kann alle.n aufgrund dieser Veroftentlichung nicht als neu oder auf 
ertindenscher Tatigkeit beruhend betrachtet werden 

■V Veroftentlichung von besonderer Bedeutung dte beanspruchte Ertindung 
kann nicht als auf erlmdenscher Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden wenn die Veroftentlichung mrt einer oder mehreren anderen 
Veroftentlichungen dieser Kategone in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

•&■ Veroftentlichung. die Mitglied derselben Patenttamilie ist 



Datum des Abschlusses der internationalen Recherche 



15. Februar 2001 



Name und Postanschntt der Internationalen Recherchenbehorde 
Europaisches Patentamt, P B 5818 Patentlaan 2 
NL - 2280 HV Ri|swi|k 

Tel (+31-70) 340-2040. Tx 31 651 epo nl. 
Fax (+31-70! 340-3016 



Absendedatum des internationalen Recherchenbenchts 



23/02/2001 



Bevollmachtigter Bediensteter 

Bourgonje, A 
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Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/05392 



C.(Fortselzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategone 1 Bezeichnung cJer Verorfentlichung soweit erlordertich unter Angabe cJer in Betracht kommenden Telle 



Betr Anspmch Nr 



EP 0 807 649 A (BAYER) 

19. November 1997 (1997-11-19) 

Seite 2, Zeile 19 -Seite 4, Zeile 39; 

Bei spiele 

EP 0 994 138 A (BAYER) 

19. April 2000 (2000-04-19) 

Seite 3, Zeile 24 -Seite 4, Zeile 42 

Seite 7, Zeile 1 - Zeile 10 



1.4 



1-6 
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Information on patent family members 



International Application No 

PCT/EP 00/05392 



Patent document 


Publication 




Patent family 




Publication 


cited in search report 


date 

i . 




member' s ) 




date 


EP 831108 A 


25-03-1998 


BR 


9704796 


A 


22-12-1998 






JP 


10204144 


A 


04-08-1998 






US 


6001946 


A 


14-12-1999 


EP 596360 A 


11-05-1994 


DE 


4237468 


A 


11-05-1994 






AT 


175970 


T 


15-02-1999 






CA 


2102272 


A 


07-05-1994 






DE 


59309327 


D 


04-03-1999 






ES 


2127777 


T 


01-05-1999 






JP 


6211879 


A 


02-08-1994 






US 


5364955 


A 


15-11-1994 


EP 864575 A 


16-09-1998 


us 


5908948 


A 


01-06-1999 






JP 


10251272 


A 


22-09-1998 


EP 807649 A 


19-11-1997 


DE 


19619538 


A 


20-11-1997 






BR 


9703158 


A 


15-09-1998 






CA 


2205106 


A 


15-11-1997 






CN 


1170009 


A 


14-01-1998 






CZ 


9701478 


A 


17-12-1997 






HU 


9700897 


A 


28-05-1999 






JP 


10053637 


A 


24-02-1998 






PL 


319935 


A 


24-11-1997 






US 


5756751 


A 


26-05-1998 


EP 994138 A 


19-04-2000 


US 


6077902 


A 


20-06-2000 






JP 


2000119366 


A 


25-04-2000 



VERTRAG UBER DIE INTERNATIONAXfc ZUSAMME i J ARBEIT AUr DCft 

rec d 0 8 AUG 2001 



WIPO 



GEBIET DES PATENTWESENS 

PCT 

INTERN ATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



PCT 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
Le A 33 590-WO PWE 


siehe Mirteilung uber die Ubersendung des international 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbenchts (Formblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP00/05392 


Internationales Anmeldedatu mfTags'MonatJahr) 
1 3/06/2000 


Pnontatsdatum (Ta^MonaVTag) 
25/06/1999 



Internationale Patentklassifikation (IPK) oder nationale Klassifikation und IPK 
C08G 18/00 



Anmelder 

BAYER AKTIENGESELLSCHAFT 



1 . Dieser Internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der internationalen vorlaufigen Prufung beauftragten 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemafB Artikel 36 ubermittelt. 



2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 6 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

□ AufBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

I Grundlage des Berichts 

II □ Pnoritat 

III □ Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 

IV lj Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

V S Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 

gewerbiichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

VI n Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

VII S Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

VIII S Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 
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I. Grundlage des Berichts 

1 . Hinsichtlich der Bestandteile der internationalen Anmeldung (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine 
Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgefegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts afs "ursprunglich 
eingereicht" und sind ihm nicht beige fugt, weil sie keine Anderungen enthalten (Regein 70. 16 und 70. 1 7)): 
Beschreibung, Seiten: 

1 -1 6 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-6 ursprungliche Fassung 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung Oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 

internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehait der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, da!3 die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung. Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 
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5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auttassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunghch 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die sofche Anderungen enthalten, ist unter Punki 1 hinzuweisen;sie sind diesem Benefit 
beizufugen). 

6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-6 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-6 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-6 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 

VII. Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Es wurde festgestellt, dal3 die internationale Anmeldung nach Form oder Inhalt folgende Mangel aufweist: 
siehe Beiblatt 

VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschrelbung und der Zeichnungen oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 
siehe Beiblatt 
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Zu Punkt V 

Begriindete Feststellung nach Regel 66.2(a)(ii) hinsichtlich der Neuheit und der 
erfinderischen Tatigkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser 
Feststellung 

Es wird auf das folgende Dokument verwiesen: 

D1: EP-A-0 596 360 (BAYER) 1 1. Mai 1994 (1994-05-1 1) in der Anmeldung 
erwahnt 



1. Neuheit (Art.33(2) PCT): 

Der Gegenstand vorliegender Anspruche 1 bis 6 ist neu im Vergleich zum Stand der 
Technik, wie er im Intemationalen Recherchenbericht zitiert worden ist. In keinem der 
dort genannten Dokumente sind namlich uber eine Silanpolykondensation vernetzende 
Polyurethanmassen bekannt, die A) mindestens ein alkoxysilanfunktionelles Polyure- 
than, B) mindestens einen basischen Fullstoff, C) mindestens ein Umsetzungsprodukt 
aus mindestens einem Aminosilan und mindestens einem Malein- oder Fumarsaure- 
ester, E) mindestens eine metallorganische Verbindung und F) ggf. weitere Hilfsstoffe 
enthalt. 

2, Erfinderische Tatigkeit ( Art.33(3) PCT): 

Der Gegenstand vorliegender Anspruche 1 bis 6 beruht auch auf einer erfinderischen 
Tatigkeit, da weder in D1, das als nachstliegender Stand der Technik betrachtet 
werden kann, allein noch in Verbindung mit einem anderen, im Intemationalen 
Recherchenbericht genannten Dokument aus den folgenden Griinden ein Hinweis auf 
die beanspruchten Massen zu entnehmen ist: 

D1 offenbart die Herstellung von uber eine Silanpolykondensation vernetzende 
Polyurethanmassen, wobei Polyurethanprepolymere mit den oben unter C) genannten 
Umsetzungsprodukten umgesetzt werden. 
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Die in vorliegenden Anspruchen beanspruchten Massen unterscheiden sich von 
denjenigen aus D1 bekannten dadurch, daB die unter C) genannten Umsetzungs- 
produkte mit alkoxysilanfunktionellen Polyurethanen umgesetzt werden anstelle von 
Polyurethanprepolymeren, die nicht Alkoxysilan-modifiziert sind. 

Im Vergleich zur Lehre aus D1 bestand die Aufgabe in vorliegender Anmeldung darin, 
uber eine Silanpolykondensation vernetzende Polyurethanmassen zur Verfugung zu 
stellen, die eine verbesserte Lagerstabilitat aufweisen, ansonsten aber gute 
mechanische Eigenschaften besitzen und gut am Substrat haften sollen. 

Die Anmelderin hat in einigen Beispielen und Vergleichsbeispielen gezeigt, daf3 die 
gestellte Aufgabe durch die beanspruchte Massen gelost werden konnte. 

Da aus D1 und aus keinem weiteren Dokument nahegelegt werden konnte, die aus 
Aminosilan und Malein- oder Fumarsaureestern hergestellten Umsetzungsprodukte 
direkt mit alkoxysilanfunktionellen Polyurethanen umzusetzen, urn zu lagerstabilen uber 
eine Silanpolykondensation vernetzende Polyurethanmassen zu gelangen, die zudem 
gute mechanische Eigenschaften und eine gute Haftung aufweisen, kann das Beruhen 
des Anmeldungsgegenstandes auf einer erfinderischen Tatigkeit anerkannt werden. 



Zu Punkt VII 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

a) In alien Beispielen muB es stets "Das Produkt wird in eine ..." heiBen. 

b) In Beispiel 2 ist die Bezeichnung "Polyurethan aus Beispiel 2" miBverstandlich. 

c) In Anspruch 1 hat der Ausdruck "vorzugsweise" und die bevorzugte Ausfuhrungs- 
form, die diesem Ausdruck folgt, keine beschrankende Wirkung auf den Umfang des 
Anspruchs. Diese bevorzugte Ausfuhrungsform konnte allenfalls zum Gegenstand 
eines weiteren Unteranspruchs gemacht werden. 
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Zu Punkt VIII 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Die in Anspriichen 4 und 5 erwahnte Komponente D findet sich nicht in Anspruch 1 
wieder, auf den beide Anspruche ruckbezogen sind. Dies macht beide Anspruche 
unklar (Art. 6 PCT). 
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